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@ Verfahren und Vorrichtung zur Reformierung eines Kohlenwasserstoffs mit langkettigen 

Kohlenwasse rstoff a nte i I e n 

@ Bin Verfahren dient zur Reformierung eines Kohlen- 
wasserstoffs mit langkettigen Kohlenwasserstoffanteilen. 
Zuerst wird der Kohlenwasserstoff nichtkatalytisch aufge- 
spaltet Dann wird den erhaltenen Reaktionsprodukten 
Wasser oder ein wasserhaltiges Medium zugefuhrt. In ei- 
nem dritten Schritt werden die Reaktionsprodukte mit 
dem Wasser einer katalytischen Reformierung zugefuhrt. 
Als Vorrichtung kann dabei ein Reaktor, welcher wenig- 
stens zwei Reaktionszonen aufweist, dienen, wobei in der 
ersten Reaktionszone eine Diiseneinrichtung angeordnet 
ist und wobei die zweite Reaktionszone eine Struktur mit 
einer katalytisch wirkenden Verbindung aufweist. Zwi- 
schen den beiden Reaktionszonen ist ein Trennelement 
angeordnet, welches wenigstens eine Offnung und we- 
■ nigstens ein Leitungselement zur Zufuhr von flussigen 

Cund/oder gasformigen Stoffen in den Bereich der Offnung 
aufWeist. 
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Beschreibung 

Die Erfindung betrifift ein Verfahren zur Retbrniierung ei- 
nes KohlenwasserstofFs mit langkettigen Kohlenwasser- 
stofFanteilen, insbesondere Diesel. AuBerdem betrifft die 5 
Erfindung eine Vorrichtung zur Reformierung eines Kohlen- 
wasserstofFs nach der iin Obcrbcgriff von Anspruch 6 nahcr 
definierlen Art. 

Aus dem Stand der Technik ist es prinzipieU bekannt, 
Kohlenwasserstofife mittels partieller Oxidation oder auto- lO 
thermer Reformierung zu reformieren und dabei durch die 
Zugabc von Wasscr oder einem wasserhaltigen Medium ein 
wasserstoShaltiges Gas zu erhalten. Oblicherweise findet 
die Reformierung dabei in einem Reaktor statt, wobei in 
dem Reaktor auBer den Edukten Katalysatoren oder kataly- 15 
tisch wirkende Verbindungen vorhanden sind, weiche den 
RcfonnicrungsprozeB unt erst iitzcn . 

Nun stellt sich jedoch insbesondere bei der Reformierung 
von Kohlenwasserstoffen mit langkettigen Kohlenwasser- 
stoffanteilen, wie z. B. Diesel, die Problematik, daB es erfor- 20 
derlich ist, die in den Reaktor bzw. den Reformer zugefuhr- 
ten Edukte koniplelt umzusetzcn, urn fur den Ablauf des Rc- 
formierungsprozesses nachteilige Ruckstande an langketti- 
gen KohlenwasserstofTen in dem Reaktor zu vermeiden. 
Langkettige KohlenwasserstofFe, insbesondere diejenigen, 25 
die in Diesel auftreten, iassen sich jedoch nur bei sehr hohen 
Tempcraturen in dem Reaktor komplett aufspalten. Diese 
hohen Tempcraturen, weiche zur kompletten Umsetzung der 
zugegebenen Edukte erforderlich sind, fuhren in dem Reak- 
tor jedoch zu einer Schadigung des Katalysators bzw. der 30 
katalytisch wirkenden Verbindungen. Dadurch ergeben sich 
gravicrende Nachteile fur die Lebensdaucr des in deiu Reak- 
tor befindlichen Katalysators. 

Es ist daher Aufgabe der Erfindung, ein Verfahren und 
eine Vorrichtung bereitzustellen, weiche die Reformierung 35 
eines KohlenwasserstofFs mit langkettigen Kohlenwasser- 
stofFanteilen ermoglichen, wobei die zugegebenen Edukte 
komplett umgesetzt werden, ohne den erforderlichen Kata- 
lysator durch zu hohe Temperaturen zu schadigen. 

ErfindungsgemaB wird diese Aufgabe durch das im An- 40 
spruch 1 genannten Verfahren gelost. 

Die crfindungsgcmaBc Losung sieht es vor, die bei der 
Reformierung eines Kohlenwasserstoffs unkontrolliert und 
parallel nebeneinander ablaufenden kataly tischen und nicht- 
katalytischen Reaktioncn gezielt voneinander zu trenncn. 45 
Dabei wird im ersten Verfahrensschritt der Kohlenwasser- 
stofif nichtkatalytisch aufgespalten, wobei durch die hierbei 
mogliche hohe Temperatur sichergestellt werden kann, daB 
es zu einer kompletten Aufspaitung auch der langkettigen 
Kohlenwasserstoffanteile in dem Kohlenwasserstoff, bei- 50 
spieLsweise einem Dieseldl, kommt. Im darauttblgenden 
zweiten Verfahrensschritt wird den Reaktionsprodukten aus 
dem ersten Verfalirensschritt Wasser oder ein wasserhaltiges 
Medium zugefiihrt, wobei das Gemisch aus den Reaktions- 
produkten und dem Wasser dann im dritten Verfahrens- 55 
schritt unter Anwesenheit eines Katalysators die eigentliche 
Refonnierung in Fonn einer Wasser-Gas-ShifU^aklion cr- 
fahrt. 

Die hohen Temperaturen, weiche zur kompletten Auf- 
spaitung der langkettigen Kohlenwasserstoffanteile erfor- 60 
derlich sind, treten also uberwiegend nur in dem ersten Ver- 
fahrensschritt auf, der ohne die Anwesenheit eines Katalysa- 
tors auskommt, so daB hier auch kein Katalysator durch die 
hohen Temperaturen geschadigt werden kann. In dem zwei- 
ten Verfahrensschritt wird den heiBen Reaktionsprodukten 65 
das Wasser oder das wasserhaltige Medium zugefuhrt, wo- 
durch die heiBen Reaktionsprodukte auf ein gcgen liber dem 
ersten Verfahrensschritt geringeres Temperatumiveau abge- 
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kuhlt werden. Dieses Temperatumiveau ist jedoch immer 
noch ausreichend groB, um in derti dritten Verfahrensschritt 
unter Anwesenheit eines Katalysators die eigentliche Refor- 
mierung, z. B. eine autotherme Reformierung, zuzulassen. 

Dabei ist das Temperatumiveau jedoch so niedrig, daB der 
Katalysator durch die Temperatur wahrend des dritten Ver- 
fahrensschritts keine Schadigung erfahrt. In einer besonders 
gunstigen Ausgestaltung des erfindungsgemaBen Verfahrens 
findet, die katalydsche und nichtkatalydsche Reaktion 
raumlich geurennt voneinander staU, was die Durchfuhrung 
eines kontinuierlich arbeitenden Verfahrens aus den drei 
Verfahrensschrittcn crlcichlert. Als besondercr Vorteil kann 
dabei der zweite Verfahrensschritt sowohl als verfahrens- 
technische als auch als raumliche und temperaturmaBige 
Trennung des ersten und des dritten Verfahrensschritts ge- 
nutzt werden. 

Die Vorrichtung zur Refonnierung eines Kohlenwasser- 
stoffs mit langkettigen Kohlenwasserstoffanteilen gemaB 
dem kennzeichnenden Teil des Anspruchs 6 ist dabei natur- 
lich insbesondere dazu geeignet, das oben genannte Verfah- 
ren durchzufiihren, sie kann jedoch prinzipieU auch mit an- 
deren Verfahren genutzt werden. 

Die erfindungsgemaBe Vorrichtung weist einen Reaktor 
mit wenigstens zwei Reakdonszonen auf, wobei in der er- 
sten Reaktionszone eine Diiseneinrichtung angeordnet ist, 
weiche zum Einbringen des KohlenwasserstofFs und bei- 
spielsweisc eines sauerstoffhaltigen Gemischs vorgesehen 
ist, wobei dann in der ersten Reakdonszone die nicht kataly- 
tische Aufspaitung des Kohlenwasserstoffs erfolgt. In der 
zweiten Reaktionszone ist eine Struktur mit einem Katalysa- 
tor oder einer katalytisch wirkenden Verbindung angeord- 
net, so daB in dieser zweiten Reaktionszone beispielswcisc 
die katalytische Reformierung des KohlenwasserstofFs er- 
folgt. Zwischen den beiden oben genannten Reaktionszonen 
ist ein Trennelement angeordnet, welches wenigstens eine 
Offhung als Verbindung zwischen den beiden Reaktionszo- 
nen und I^itungselemente zur Zufuhr von fliissigen und/ 
Oder gastbrmigen Stoffen in den Bereich der wenigstens ei- 
nen Offnung aufweist. Damit werden in besonders vorteil- 
hafter Weise zweistufige Reaktionen moglich, bei denen die 
beiden Einzelreaktionen thermisch und raumlich voneinan- 
der getrennt ablaufen konnen b/.w. sollcn. 

Wird die erfindungsgemaBe Vorrichtung nun beispiels- 
weise fur das oben genannte erfindungsgemaBe Verfahren 
eingesetzt, so konnen die Reaktionsprodukte aus der in der 
ersten Reaktionszone stattfindenden nichtkataiytischen Auf- 
spaitung durch die wenigstens eine OfFnung des Trennele- 
ments in die zweite Reaktionszone gelangen. Dabei kann 
den durch die OfFnung hindurchtretenden Gasen iiber die 
Leitungselemente ein flussiges und/oder gasfbrmiges, bei- 
spielsweise wasserhaltiges, Gemisch zugefuhrt werden. Die 
Reaktionsprodukte aus der ersten Reaktionszone konnen so- 
mit Warme an das Trennelement selbst als auch an das zuge- 
fiihrte Gemisch abgeben und gelangen so auf einem niedri- 
geren Temperatumiveau als demjenigen, das sie nach der 
kataly tischen Aufspaitung in der ersten Reaktionszone hat- 
ten, in die zweite Reaktionszone. 

Dieser Aufbau eines erfindungsgemaBen Reaktors mit ei- 
nem Trennelement zwischen einer ersten und einer zweiten 
Reaktionszone, wobei durch dieses Trennelement zusatzli- 
che flussige und/oder gasfbrmige StofFe zugefuhrt werden 
konnen, weist dabei den Xforlei! auf, daB er zwei bezuglich 
ihrer Temperatur leicht voneinander zu trennenden Reakti- 
onszonen anbietet und so ein kontinuierliches Verfahren 
zum erzielen einer Reaktion einzelner Verbindungen bei 
verschiedenen Temperatumiveaus ermoglicht. 

Weiterc vorteilhafte Ausgestaltungen und Wciterbildun- 
gen der Erfindung ergeben sich aus den ubrigen Unteran- 
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spruchen und aus dem anhand der Zeichnung nachfolgend 
dargestelUen Ausfiihrungsbeispiel. 

Die einzige Figur zeigt den prinzipiellen Aufbau eines er- 
findungsgemaSen Reaktors 1 in einem Querschnitt. 

Der Reaktor 1 bzw. Reformer 1 weist dabei innerhalb ei- 5 
nes Cehauses 2 eine erste Reaktionszone 3 und eine zweite 
Rcaktionszone 4 auf. Zwischcn den beiden Reaktionszoncn 
3, 4 ist ein Trennelement 5 angeordnet. Die erste Reaktions- 
zone 3 weist eine Duseneinrichtung 6 auf, welche zur Zu- 
fuhr der Edukte fiir die in der ersten Reaktionszone 3 ab- 10 
laufende Reaktion bestimmt ist, und welche in einem dem 
Trennelement 5 abgewandten Bcrcich dcs Gchauscs 2 ange- 
ordnet ist. 

Bei der Reaktion in der ersten Reaktionszone 3 kann es 
sich in besonders gunstiger Weise um eine nichtkatalytische 15 
Reaktion in Form einer Gasphasenreaktion 7, hier durch die 
nainiiie 7 angedcutet, handcln. Fur dicsc zuiiiindest par- 
tielle Oxidation eines Kohlenwasserstoffs in der Gasphasen- 
reaktion 7 kann durch die Duseneinrichtung 6 beispiels- 
weise ein Genii sch aus dem Kohlenwasserstoff und einem 20 
sauerstoffhaltigen Medium, wie z, B. Luft, in die erste Re- 
aktionszone 3 zugefiihrt werdcn. Die Duseneinrichtung 6 
kann, um einen besonders giinstigen Wirkungsgrad zu erzie- 
len, dabei als eine BrennerdQse 6 in prinztpiell bekannter 
Bauart, wie sie z. B. bei Standheizungen oder dergleichen 25 
verwendet wird, ausgebiidet sein. 

Die Rcaktionsproduktc, welche bei der Gasphasenreak- 
tion 7 in der ersten Reakdonszone 3 entstehen, sind heiBe 
Gase, welche dann durch eine Offnung 8 in dem Trennele- 
ment 5 in die zweite Reaktionszone 4 gelangen. Neben die- 30 
ser dargesteUten Offnung 8 konnen weitere, vergleichbare 
Offnungen 8 in groBercr Zahl iibcr das gcsainle Trennele- 
ment 5 verteilt sein, was hier jedoch nicht explizit daigestellt 
ist. 

Jede der Offnungen 8 in dem Trennelement 5 weist dabei 35 
in Richtung der sie durchstrdmenden heiBen Reaktionspro- 
dukte eine QuerschnitLsverengung 9 auf. Tn den Bereich die- 
ser Querschnittsverengung 9 miindet jeweils wenigstens ein 
Leitungselement 10, durch welches fliissige oder gasfbr- 
mige Stoffe, oder eine Gemisch aus denselben, in den Gas- 40 
Strom der Reaktionsprodukte zugefiihrt werden konnen. Im 
hier dargcstelllen Ausfiihrungsbeispiel ist lediglich ein Lei- 
tungselement 10 dargestellt, es ist jedoch denkbar, daB ins- 
besondere bei der Zufuhr von mehreren Stoffen in den Gas- 
strom aus den Rcaktionsprodukten mchrere Lcitungsclc- 45 
mente 10 in den jeweiligen Bereich der Querschnittsveren- 
gung 9 jeder Offnung 8 munden, so daB die Mischung der 
zugefiihrten Stoffe dann in jeder der Offnungen 8 erfolgt, 
welche dann jeweils als eine Art "Mischduse" wirkt. 

GemaB dem hier vorgestellten Verfahren wird durch das 50 
Leitungselement 10 Wasser oder ein wasserhaltiges Ge- 
misch, wie beispiclsweise eine Mischung aus Wasser und 
dem zu reformierenden Kohlenwasserstoff, in den Bereich 
der Querschnittsverengung 9 der Offnung 8 zugefiihrt. 
Durch die Querschnittsverengung 9 kommt es zu einer Er- 55 
hohung der Stromungsgeschwindigkeit der die Offnung 8 
durchstromcnden gasfonuigen Reaktionsprodukte aus der 
nichtkatalytischen Gasphasenreaktion 7 in der ersten Reak- 
tionszone 3. Durch diese Erhohung der Geschwindigkeit 
kann das fliissige und/oder gasfdrmige Wasser bzw. wasser- 60 
haitige Gemisch von dem Gasstrom aus den Reaktionspro- 
duklen ideal aufgenommen und gleichmaBig in demselben 
verteilt werden. Der Gasstrom aus den Reaktion sprodukten 
der Gasphasenreaktion 7 gibt dabei einen Teil seiner thermi- 
schen Energie an das Trennelement 5 selbst ab, ein anderer 65 
Teil der thermischen Energie wird von dem iiber das Lei- 
tungselement 10 in die Querschnittsverengung 9 der Off- 
nungen 8 eingebrachten Stoff aufgenommen. Insbesondere 
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bei der Zufuhr von flUssigem Wasser oder einem flussigen, 
wasserhaltigen Gemisch wird zumindest ein Teil des thermi- 
schen Energieinhalts des Gasstroms aus den Reaktionspro- 
dukten zum Verdampfen des flUssigen Wassers oder des 
fhissigen, wasserhaltigen Gemischs benotigt. 

Die in die zweite Reaktionszone 4 gelangende Mischung 
aus den Rcaktionsprodukten der Gasphasenreaktion 7 und 
dem zugefiihrten Wasser oder wasserhaltigem Gemisch 
kann somit auf ein Temperatumiveau eingestellt werden, 
welches fiir die Reformierung des Kohlenwasserstoffs in der 
zweiten Reaktionszone 4 ausreicht, welches jedoch fiir den 
auf einer Suruktur 11 in der zweiten Reaktionszone 4 aufgc- 
brachten Katalysator bzw. die katalytisch wirkende Verbin- 
dung unschadlich ist. In der zweiten Reaktionszone 4 kann 
dann die Umsetzung der Kohlenwasserstofife und des Was- 
sers zu dem gewunschten wasserstoffhaltigen Gas und eini- 
gen Reslprodukten, wie CO2 und dergleichen, auf katalyti- 
scher Basis bedenkenlos erfblgen. 

Der Katalysator bzw. die katalytisch wirkende Verbin- 
dung ist dabei in an sich bekannter Art und Weise auf die 
Struktur 11 aufgebracht, wobei die Struktur 11 als Waben- 
struktur oder auch als eine Schutlung aus mit dem Katalysa- 
tor beschichteten Pellets oder dergleichen ausgebiidet sein 
kann. 

Mit dem beschriebenen Aufbau des Reaktors 1 ist somit 
eine Reformierung von Kohlenwasserstoflfen mit langketti- 
gcn Kohlcnwasserstoffanteilen, wie z. B. Diesel, untcr Ver- 
wendung von Luft und Wasser mogUch, wobei samtliche 
Kohlen wassers toff e annahemd riickstandsfrei umgesetzt 
werden, und wobei in jeder der Reaktionszoncn 3, 4 das fur 
die dorl ablaufende Reaktion ideale Temperatumiveau er- 
reicht werden kann, ohnc daB sich die beiden Reaktionszo- 
ncn 3, 4 in einer Weise beeinflussen, welche fiir die dort je- 
weils ablaufenden katalydschen oder nichtkatalytischen Re- 
aktionen in diermischer Hinsicht ungiinsdg ware. 

Patentanspriiche 

1. Verfahren zur Reformierung eines Kohlenwasser- 
stoffs mit langkettigen Kohlcnwasserstoffanteilen, ins- 
besondere Diesel, mit folgenden Verfahrensschritten: 

1.1 in einem ersten Verfahren sschritt wird der 
Kohlenwasserstoff nichtkatalytisch aufgespaltet; 

1.2 in einem zweiten Verfahrensschritt wird den 
Reakdonsprodukten, welche aus dem ersten Ver- 
fahrensschritt resultieren, Wasser oder ein wasser- 
haltiges Medium zugefiihrt; 

1.3 in einem dritten Verfahrensschritt werden die 
Reaktionsprodukte mit dem Wasser oder dem 
wasserhaltigen Medium einer katalytischen Re- 
formierung zugefiihrt. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekcnnzeich- 
net, daB die katalytischen und die nichtkatalydschen 
Reakuonen raumlich und thermisch getrennt voneinan- 
der stattfinden. 

3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekenn- 
zcichnet, daB in dem ersten Verfahrensschritt ein Ge- 
misch aus dem Kohlenwasserstoff und einem sauer- 
stoffhaltigen Medium in einer Gasphasenreaktion (7) 
reagieren. 

4. Verfahren nach Anspruch 3, dadurch gekennzeich- 
net, daB als sauerstoffhaltiges Medium Luft verwendet 
wird. 

5. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 4, da- 
durch gekennzeichnet, daB in dem zweiten Verfahrens- 
schritt als wasserhaltiges Gemisch ein Gemisch aus 
Wasser und dem zu reformierenden Kohlenwasserstoff 
verwendet wird. 
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6. Voirichtung zur Reformierung eines Kohlenwasser- 
stofTs mil langkettigen KohlenwassersLofTanleilen, ins- 
besondere Diesel, mil einem Reaktor, dadurch gekenn- 
zeichnet^ daB der Reaktor (1) wenigstens zwei Reakti- 
onszonen (3, 4) aufweist, wobei die erste Reaktions- 5 
zone (3) eine Diiseneinrichtung (6) aufweist, wobei die 
zweite Reaktionszonc (4) eine Struklur (11) iiiiL ciner 
katalytisch wirkenden Verbindung aufweist, und wobei 
zwischen den beiden Reaktionszonen (3, 4) ein Trenn- 
elemenl (5) angeordnet ist, welches wenigstens eine iO 
Offnung (8) und wenigstens ein Leitungselement (10) 
zur Zufuhr von Hussigen und/oder gasfoniiigen SlofTcn 

in den Bereich der Offnung (8) aufweist. 

7. Vorrichtung nach Anspruch 6, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die wenigstens eine Offnung (8) im Be- 15 
reich der Miindung des wenigstens einen Leitungsele- 
nicnls (10) eine Qucrschnittsverengung (9) aufweist. 

8. Vorrichtung nach Anspruch 6 oder 7, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB die Struktur (11) als eine mit einem 
Katalysator beschichtete Wabenstruktur ausgebildet 20 
ist. 

9. Vorrichtung nach Anspruch 6 oder 7, dadurch gc- 
kennzeichnet, dafi die Struktur (11) als eine Schuttung 
von mit einem Katalysator beschichteten Pellets oder 
dergleichen ausgebildet ist. 25 

10. Vorrichtung nach einem der Anspriiche 6 bis 9, da- 
durch gekennzeichne^ dafi die Diiseneinrichtung (6) 
als Brennerdiise ausgebildet ist. 
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